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Na 蒸气中双支受激超喇曼散射的观察
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Dual-branch stimulated hyper- Raman scattering in 

sodium vapor 
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提要:首次同时观察到共振 N::t4D 态激励时， 38→4Pa， 2, .，j. P1/!l双支受激超喇曼

散射3 并同时观测到与之级联的 4P-4S 等双支原子跃迁谱线。

关键词:双支受激超喇虽散射
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介J.ill巾受激超喇旦 J放射 (SHRS) ，是

来|tF习阶非统性放j证， 可:ìilli:J: sn RS W.结了解

强光(激光)与物质相互作用2 观察介质巾非

线性过程，!1!:由于 SHl1S ~i移斗h虫，它将比

泵 11日元币.J';{. LI I1 一倍的可调 i恃范固3 使之 I IJ在

~均应用 III (如激光光讷技术)做为一种新的

可调谐才~1干光源。

本文利 )1]脉冲染料激光泵浦p 首次同时

观察到 N::tf.任气中 3S→4几/2、 3，'1 → 4Pj /2 双

立去激起喇旦:版射现象，并现东到 itj之级联

的 4P→48、 4S→3P、 3P→3，'1 各火光辐射。

二、实验装置

用 EMGlOI (或 EMG 201 MSO) 准分子

激光器泵捕 FL 2002 E 染料激光器。 染料

用 R6G，输 i1: tìJg 'hl (λ =578 . 70nm 处)4n1. J ，

线宽为 0.016nm。激励)'G经聚焦透镜聚焦

进热管炉，焦点处功导:给Uit (峰他)T:iJ达 2x

1 O!)Wjcm2 以上， 1~{号接收端可放置错片

(Go) 滤除 λ<1 . 8μm (1''./辐射。 实验采用

WDG-30 单色仪， ~夹缝取 50"， 100μm，在
2μm 附近分辨率为 0 . 5rv1nm 。 用 PbS 做

光电台E转换器件。

1::-\1(;1句 l
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(5) 2.273μm 和 2 . 279μm 谓r f\在为 48-

3P 3/2 (1.138μ皿)和 4S-3P1/!l(1. j 41μm) 的

二级谱;

但) 2.370μm 谱线来源尚未在明.

从罔 2 中各谐的强度关系比与罔 3 能级

图中级联跃迁次序应有的强度比是吻合的，

但其中 3P-3S 荧光强度却要高得多，其原因

是:实验中被泵浦的是 Na/Na!) ~I在气系统，

Na2 被 λ，， =578 . 70nm 泵油光可五接由基态

Xl'};:; 激励到 At'};~ 态 (v' = 25) ， 即可将锅分

子直接激励到激发态的自振动态上。

Na/Na2 系统近红外谱观察

实验中热管炉温度取 T =56000， 内充

A 1" rY2 冲气体 ll'l'orr(与 Na/Nal!蒸气压平

衡) 、 泵浦波长取 Ap =578 . 70 nm。 单色仪

用 300LI皿皿光棚，入射与 I~射狭缝各为

100μm。 对被探测波长 2μm 附近荧光探测

和R1 PbS，当不放置 Ge 滤光片时3 测得的荧

光 i汗阁如图 2 所示，阁中共出现六个话区，如

果放置 Ge 片则有四个话区消失，说明这四

个 Lilt 区是某个i抖的高级次ifft 。 可从能量夫系

判断 I{\六个ìi吁区分别为:
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文献 [1] 中 E. K. Kranlinya 等人详细

讨论了处于激发态的 Na2 与基态原子Na(3S)

间碰撞过程后指出P 非在如下过程:

Na!l (Al'};~ ) +- Na(32Slf!)) 

→Nal! (Xl'};~ ) + Na(32Pj) 

其能量转移速率 K 可由文中公式计算，并可

由 K 进一步算出平均的能量转移微分截面

Q， 它们依赖于激发 Na!) 的能量(激励波

长)对 λ1) =500"， 600 n皿 ， K 值约在 1 x lO-~ 

(cm3 . s-1)量级上， Q 值为 1 x J O-H( cm2) 区

级，这说明上述过程产生几率还是相当可观

的，即在 Na 蒸气中产生 SHRS 过程及级联

过程中3 由于 Na2 分子直接被激励并随之产

生的碰撞过程p 使 3P 态 Na 原子数增多，造

成了 3P-3S 费远强度增大。

罔 2

2 . :l0 2. 3ti 2.32 
λ(μ 0'1) 

双光子近共振泵1甫 Na4D 时p 纳蒸

气中的近红外语

~;ß1条{牛 Âp=578.70um; jλp=0. 0l6nm; 

PAr= 11 'l'orr; 1'= 560"0 

2.:N, 2 .28 ~.4U 

(1) 2 . 335μm 和 2.339μm 谱为超喇

~ i嗷射i汗钱;

(2) 2 . 312μm 谱为泵浦光 578 . 70nm

的 IJq级ìN;

(3) 2 .203μm 谐为级联的 4P-4S 荧光

情:

(4) 2.355μ血和 2.357μm 谱为 3P川一

38、 3P[ '2-3S 跃迁 589.00mm、 589. 60 nm 

的 pq级 i击 i
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四、 Na 蒸气中双支受激超喇

量散射的观察

在获得月 2 谐的条件下，己观察到双支

超喇豆豆散射谐线。国 4 是将 Ge 片及中性衰

减片放置在单色仪前时单独对超喇旦散射的

观察p 波长值见表 1，从测得的超喇豆豆 tiì射谐

可见3 终态为生P3/:J 的 iff 线强度要大于终态为

4P1/ :J ì汗 。 其原因如下:
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图主制蒸气fI1的双支'立以屈喇

旦散射(SHRS) Wi 

表 1

起喇 .'2:孜 ~lìt-线议 l毛 (11m)
终 í'ê.，'::也♂

fUi-仑 ú'I (空气) 实验也

是P3β 2.3 :38 2.339 

4Plj2 2 . :3::16 2 . 336 

超喇虽出身J为三光子过程，超喇曼散射

增益因于为山:

N.n.ωd .1.1' - J. (J- UJ，s t/ φθ (1) 

3úh~' (5coo) :J 1 

其中(þ对终态为 4Pa/2 时为:

(þ= 40_0 ----
27 

x~~4P!?'1 钊><坐7 1 俨 1 3P><3P I 俨 1 38t ~且
l Llωl' Llω:J J 

I~飞
飞-J

其中

Aω1=ω3S3P一 ω" Llω2=ω384<1一 2ω，

ω3531勺的S4á 为相应能级对 j茧的共振能量;ω，

为泵油光能显jr 为 (.1 友超喇旦:辐射半宽度;

N 为原子密度 IJJ 为泵捕强!立 ; ωs 为共振频

率。

终态为 4P1/:J 超喇旦 i放射 的 (þ 值将是终

态为 4P3/2 的值的一半巳 也即 ~ t增益因子要

小-1古以上。 在两条超 l剁坠 i放 射 3'6 争过程

中3 土问益大的易于首先形成受激辐射p 并由于

增益饱和1，会将终态为4P1 /2 的超喇旦过程拥

制p 侦件后者不易观察到，同时这也说明如果

能有足够的泵油和l获知足侈的 J11益长度，便

可以使现支超喇虽散射过程问时被观察到，

本文n次同时观织到终态为 4P3/2 、 4P1/2 双

支过程正证明 了这点。

院1 5 是超喇旦散必Bltl l度及j颇移与泵浦波

长的调谐关系。泵?而波长每次改变 0. 10n皿，

阁 中 右部讯:线是泵浦光的 pq级的， ft部分谐

是随泵浦光波长改变得到 的 SHRS 讷线频

移关系3 列于表 20 理论 l-1 3l 己川]空气折射
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国 õ SHRS 议长随泵Ìlfì~支长的调谐关系
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虚线部分是根据阁 7 的激发函数做出的。

实验中曾观察近共振中问能态 3P 态泵

浦(RP .1ω1~0)情况，此时 SHRS ifí 失，肉为

近 3P共振时p 双光子能电与 4D 态才干一! 是Lk.ÙlI，

约 600cm-1，而在近 4D 共振泵沛n1 (L.l均匀

。)， .1w1 约为 300cm-\ 此时有 IYJ显的 SHRS

产生， Li 中近 4D 共振时，.1ω1 约为 3405.66

cm-12 相当 .::r Na 中的 10 倍，但仍观察到了

SHRS 现象E泪 。

图 7 ~lbl:ïi l喇虽 1放射iR强皮随泵浦波长调

谐时的变化曲线。 实验IiJP 将单色仪调到二军

级输 : H ， 1(1 包仪lìíJ 1m 00 滤光片，这时探视IJ

到的附强度将主要是 SlJHS 及 4P-48 ì付

(主 .2μ皿附近)，们启示r. );~Ill;ú 可忽略 (见罔

2) 。 从 r[ I ï;:f见 SBRS 的调 ii?关系的特点为:

① 调情全:961立约为 366711-1;

② 严格共振泵前Iì处 (λ = 578.73nm) ，

SHRS 强度讲有一小凹陷P 口Il (1 f哨现象3 由于

此时的吸收变得较为 IYJ显，但!总制时强度减

弱P 而 λ，， =578. 76nm Il才 SlI !{S líBiù; 
③ 过共tit采油时仍在在~激起 l剌虽散

射过程， frl. 问 i忏范围显然较之欠共振泵浦的

调i皆范固窄很多。

~~ì'，fi J'; 1 气 (CLUlωI-，、1) 
SHHS 波长 (μm)

频移 !:1 相强对度
实验但~1 1Il1论也

(cm-1) 

Gï8 . 7υ 2.339 2.338 4.0 

5 :-B . ~υ 3 .0 2.:J-l l 2.3生。 4.9 51. 5 

.， Î8 . 口。 6 . 0 2 .3.l6 2 . :{.H 12 .7 :l9.5 

υ 人。 9.0 :::.3斗9 2.3-l,Î J8. :l 14.0 

,ï ï 0 .1() 12 .0 2 .:1;) :3 2. 3.31) ~3.6 9.5 

;)í ~ ， . ~(I [::>.0 2 .:35 .. 二 .:354 27 .2 3.0 

2 表

玲:进行了修正(倪。=1.00029工6) 。

理论值吻合得相当好。

可从图 5 中找出相对强度与失谐度 Aω2

的二关系(见图 6) 。可以看到这种关系符合由

(川、 (2) 式指出的 SBRS 强度与 Aω旦的平方

反比关系(此刻p 可认为 A均为常数)。图 6 中

实测值与
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与 SHRS 级联的荧

光谱观察

五、
SIIHS 强 f.\{与欠活|主 斗的 关系曲线囚 G

i 

图 3 rl' 己经约 :U 了可能产生的级联跃迁

过:f:1，问 2 给山了对这些级l氏过程尖jtii汗的

观察。

图 8 是Jr'.ð!虫对4P-48 跃迁过程荧光辐射

观察3 表 3 约 :1 \ 了观测到的议长与理论计算

缸比较P 两者非常吻合。

阁 8 表明1 ， 4P~/2-48 与 41飞/~-48 两荧光

强度p 前者 IYJ旦大于后者，这与作 (1 米说于双

支 SHHS 的不同过程的级联是符合的。 级

联辐射的观察进一步由实验证实了关于

双支 SHRS 的终态各是 4P3/1I 、 4P 1 /2 的结

论。 (下转第二4 必)

578 .7'3noo 

。7~.1 578. 7578.3 
λ ( om ) 
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强烈抑制了。0]4 液前j巾的振荡。 这个纣果

与染料液淌 1/'的振荡波长 I~J显比付通染料激
光器的振荡波长要向长披移动盐一致的。

感谢 rj-i 因科学院 1' 1 然科学见企及第三世

界利学院基金对本科研项 u 的资助。
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密度在波长 600nm 处大致为每 11 cm.-1 中
有一个枝。因而只有适当调节液滴的大小(亦

即 x) 使具有足够反馈 的 模能处在 Ram凡n

线宽范ffiI之 ri' ， 以产生组什 Sbok四 SRO ~

与 乙1r/ì1lUì再不 闷， 00]4 ì夜滴在用 355nm

ìt~~ )'6泵捕时没有观'察到 Stok四 SROo 00J4 

7战滴在受到 532 nm 激光泵 710时很容易产生

Sbok四 SROC岳飞我们己经测量到高达 17 阶的

Sbok四SRO，这说 Iy~ 0014具有很大的 Raman

刑益。 不E紫外光泵浦下 00]47夜滴巾 SRO 的

抑制可以从它的l吸收来加以 f解释。 我们采用

一个 45c ru 长的长和l吸收池 iV!lJ 丑了乙陪和

CO!佳的I!& lj立，发现 CC I住在 355nm.处的 l吸收

比乙静大得多，测得的 l吸收系数 α"，0.02

cm.-1。根据文献 [3J 的分析可知， 当腔内存在

吸收时， 则球体腔的本征税 αn .l (及 bn ， l) 的反

馈系数将全、 mIJIV:~低3 对无l吸收时具有同反tfi

V)，即线宽 J:v 1"民窄的棋则影响更为严TIi二，这就

友及在寒夜夜在夜a夜夜在旋在':1:.1:.1.夜夜夜夜藐夜夜夜在夜夜夜在反￡在沉淀犯在在放犯夜夜夜夜夜在夜夜~a瓦夜夜夜藐友在温taa在旋在:z:混在草篇裹在在~瓦哀a
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